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OZET

Bu calismada, ZnO ince filmler c-, r- ve m- yonelimli safir alttaslar iizerine sis kimyasal
buhar biriktirme (Mist-CVD) yontemi ile biiyiitilmistiir. ZnO numuneler zenginlestirilmis
ozon gazi ortaminda 350°C sicaklikta 30 dakika boyunca biyiitilmistir. Tim
numunelerin X-1sm1 kirmimmi (XRD), atomik kuvvet mikroskobisi (AFM) ve taramali
elektron mikroskobisi (SEM), Raman spektroskopisi ve oda sicakliginda Hall etkisi
Olgtimleri yapilmistir. XRD sonuglarina goére biiyliyen ZnO filmlerin hekzagonal fazda
oldugu belirlenmistir. Hem AFM hem de SEM goriintiileri ile yiizeyde siirekli ve homojen
film oldugu belirlenmistir. Raman spektroskopi 6l¢lim sonucglarinda hekzagonal ZnO’ya ait
titresim modlar1 goriilmistiir. Elde edilen sonuglarla sis kimyasal buhar biriktirme yontemi
ile farkli yonelimli safir alttaglar tizerine kaliteli ZnO ince filmlerin biyidigi
goriilmiistiir.
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ABSTRACT

In this study, ZnO thin films on sapphire substrates with c-, r-, m- orientation were grown
by Mist-CVVD method. ZnO samples were grown under enriched ozone gas atmosphere at
350°C temperature for 30 minutes. X-Ray diffraction (XRD), atomic force microscope
(AFM) and scanning electron microscopy (SEM), Raman spectroscopy and Hall effect
measurements were carried out. According to XRD results grown ZnO films have
hexagonal phase. Both AFM and SEM images are shown a continues and homogenous
films on the surface. The vibration modes related to hexagonal ZnO are observed by
Raman spectroscopy. The XRD peaks of ZnO has become stronger after the annealing of
properties of the grown samples. The obtained results indicate that ZnO thin films with
quality on sapphire substrates with different orientation are grown by mist chemical vapor
deposition.
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1. GIRiS

GaN (3,5 eV) gibi genis bant araligina sahip yariiletkenler, yiiksek frekansli elektronik
cihazlara, kisa dalga boylu elektronik cihazlara artan ihtiyaglar nedeniyle ve bu
yariiletkenleri yiiksek kalitede biiyiitebilme imkani sunmasi bakimindan son on yilda 6n
plana ¢ikmistir. Ote yandan genis bant araligina sahip yariiletkenlerden olan Cinko oksit
(ZnO) (3,4 eV) muhtemelen yalniz polikristal formunun kullanisli oldugu seklinde
algilanmasi sebebiyle ayni ilgiyi gormemistir. ZnO, 3,34 eV genis dogrudan bant araligina
sahip I1-VI bilesik yariiletkendir. Ayrica cihazlarin diisiik esik voltajinda calismasini
saglayan 60 meV enerjiye sahip yiiksek eksiton baglanma enerjisine sahiptir. Elektriksel,
optiksel ve diger yariiletken 6zelliklerinden dolay1 ZnO ince filmler pek ¢ok alanda yaygin
olarak kullanilmaktadir. Bununla birlikte son yillarda genis alanli biiylime, bir kag
epitaksiyel yontemle iyi malzeme iiretimi ve Cd veya Mg alasimiyla yapilan kuantum
kuyular1 ZnO; GaN ve SiC gibi yariiletken maddelere iyi bir alternatif olabilecegini
gostermektedir. ZnO yariiletken maddenin GaN yariiletkenine gore daha yiiksek eksiton
baglanma enerjisine sahip olmasi (GaN; 21-25 meV), daha diisiik sicakliklarda iiretilme
imkani, 1slak kimyasal isleme uygun olmasi ve radyasyon hasarina karsi daha direngli

olmasi gibi avantajlara sahiptir [1].

ZnO yariiletken maddesi molekiiler 151n epitaksisi (MBE), sulu kimyasal biiyiitme, buhar-
stvi-kati (VLS), metal-organik kimyasal buhar biriktirme (MOCVD), halojen buhar fazi
epitaksisi (HBFE), sol-jel, darbeli lazer biriktirme (PLD), magnetron piiskiirtme gibi ¢esitli
yontemlerle biiyttiilmektedir. 1995 yilinda Malle Krunks ve Enn Mellikov sprey piroliz
yontemiyle cam alttaslar lizerine katkisiz ve In katkili ZnO biiyliterek deneyi hazirlama
kosullarinin ZnO ince filmlerin yapisal, optik ve morfolojik ozelliklerine etkisini
incelemislerdir [2]. 2008 yilinda Toshiyuki Kawaharamura ve arkadaglari Mist-CVD
yontemiyle a- yonelimli safir alttas {izerine ZnO blylitmistiir [3]. 2014 yilinda Hye-Ji Jeon
ve arkadaslar1 Mist-CVD yontemiyle silikon alttas iizerine nitrojen katkili ZnO ince filmler

iretmiglerdir [4].

Yukarida kisaca Ozetlenen gesitli biiyiitme teknikleri arasinda Mist-CVD yontemi diisiik
sicakliklarda genis alan biriktirme imkani, diisiik enerji tiikketimi, diisiik maliyetli, ¢evre

dostu, giivenli ve uygulamasi kolay olmasi gibi imkanlardan dolay1 dikkat ¢gekmektedir.



Giiniimiizde ZnO yapilar cam, Si ve safir (Al203) gibi alttaslar {izerine biiyiitilmektedir.
Safir malzeme bol miktarda bulunmasi ve ZnO 6rgii parametreleriyle uyumlu olmasi

sebepleriyle daha c¢ok tercih edilmektedir.

Bu tez g¢alismasinda, ZnO ince filmler Mist-CVD yontemiyle c-, r- ve m- yonelimli safir
alttaslar {izerine Gazi Universitesi Diisiik Boyutlu Malzemeler ve Sistemler Laboratuarinda
biiylitiildi. Biiyiitiilen ZnO ince filmlerin kristal 6zelliklerini belirlemek i¢in X 1511
kirmimi (XRD), yiizey morfolojilerini belirlemek i¢in atomik kuvvet mikroskobu (AFM)
ile taramal1 elektron mikraskobu (SEM) goriintiileri incelendi. Elektriksel 6zellikleri ise
Hall 6l¢timii teknigi ile Van der Pauw kontak geometrisi kullanilarak gergeklestirildi.

Yapisal 6zellikleri ise Raman olgiimleriyle incelendi.

Bu tez ¢alismasinda, ‘Farkli yonelimli safir alttaglar tizerine mist CVD yontemiyle ZnO
ince filmlerin biyiitiilmesi’ konusunun segilmesi ile, ZnO malzemenin sis CVD
yontemiyle ve farkli yonelimli safir alttaglar lizerine biiyiitiilmesi konusunda ¢ok az sayida

¢aligmanin bulunmasi etkili olmustur.



2. YARIILETKENLER

Yariiletken kristaller, mutlak sifirda (0 K) tamamen dolu elektronik bant (degerlik bandi)

ve bu banda yasak enerji aralig1 ile ayrilmis tamamen bos banda (iletkenlik bandi) sahiptir.

[sil olarak uyanlmig iletkenlik
elektronlan
E 4 EA /
Bog iletkenlik bands -
Ee Ee
Yasak Bant Yasak Bant
{Enerp Araligi) (Enery Araligi)
= +++ 4+
Dolu degerlik bandi Bog degerlik bandi durumlan
T=0K T=300K

Sekil 2.1. Bir yartiletkende 0 K ve 300 Kde degerlik ve iletkenlik
bantlarinin sematik gosterimi

Bantlarin yapis1 sematik olarak yukarida gosterilmistir. Mutlak sifirda kismen dolu bantlar
bulunmadigindan yariiletken miitkemmel bir yariiletken davranisi sergilemektedir. Bantlar
tamamen dolu veya bostur. Daha yiiksek sicakliklarda elektronlarin bir kismi degerlik
bandindan yasak enerji araligin1 gegebilecek kadar enerji kazanarak iletim bandina
gecebilmektedir. Iletkenlik bandma gecen elektronlar elektriksel iletkenligine katkida
bulunmaktadir. Ayrica iletkenlige, iletkenlik bandina gegen elektronlarin degerlik
bandinda biraktiklar1 desiklerde katkida bulunmaktadir. Sicaklik arttik¢a iletkenlik

elektronlarin ve desiklerin sayilar artacagindan iletkenlikte artar [5].

Yariiletkenlerin elektriksel &zdirengleri genellikle 102 ile 10° ohm-cm araligindadir.
Cogunlukla elektriksel &zdirenglerine gore siniflandirilmaktadir. Eger 10** ohm-cm’nin
iistiinde 6zdirence sahip olarak belirtildiginde ise, yariiletkenin saf oldugu ve miikemmel

kristali mutlak sifirda yalitkan gibi davranacagi sdylenebilir.



Transistorler, elektrik anahtarlari, diyotlar, fotovoltaik piller, dedektorler ve termistorler

gibi cihazlarda yariiletken maddeler kullanilmaktadir [6].

Cizelge 2.1. Degerlik ve iletim bantlar1 arasindaki enerji araligi

Kristal Eg (eV) Kristal Eg (eV)
300K 300K
Si 1,11 Zn0O 3,34
Ge 0,66 PbS 0,34-0,37
InSb 0,17 PbSe 0,27
InAs 0,36 PbTe 0,29
InP 1,27 Cds 2,42
GaP 2,25 CdSe 1,74
GaSh 0,68 CdTe 1,44
AISb 1,60

Kiibik gévde merkezli (Dce) Kiibik yiiz merkezli(fcC)  Hekzagonal

Fe, V,Nb, Cr Al, Ni, Ag, Cu, Au Ti, Zn, Mg, Cd

Sekil 2.2. Yariiletkenlerin ¢esitli Kristal 6rgiileri [10]

Yariiletkenler tekli kristal veya polikristal yapida bulunabilirler.




2.1. Katkisiz Yarniiletkenler

Saf yariiletkenlerde iletkenlik, elektronlarin degerlik bandindan iletkenlik bandina
gecisiyle olusur. Disaridan enerji (1s1, 151k) alan elektron bir iist banda gecer. Daha diisiik
banda ge¢is yapan elektronlar ise genellikle etrafa 1s1ik yayar. Iletkenlik bandina gecen
elektronlar akim tasiyic1 gorevi yaparlar. Elektronlar degerlik bandinda pozitif yiikli
bosluk birakir.

Elektronik devre elemanlarinin bircogu Si ve Ge yariletkenlerinden olusmaktadir.
Yaklasik elli yi1l once yariiletken temelli elektronik devre elemanlarinda genellikle Ge
kullanilmaktaydi. Ancak giliniimiizde ise ¢ok az kullanilmaktadir. Giiniimiizde Ge
elementinin ¢ok tercih edilmemesinin sebebi oda sicakliginda ¢ok sayida elektronlar
serbest hale gelmektedir. Bu ise sizintt akiminin artmasina sebep olmaktadir. Sicaklik
arttikca ¢ok fazla elektron iletkenlik bandina gegerek Ge yariletkeni iletken gibi
davranmaya baglar. Si yariiletkeni ise oda sicakliginda yalitkan gibi davranir. Sicaklik
arttikca yariiletken Ozellik sergiler. Bu sebeple transistor, diyot, entegre gibi devre
elemanlarinin iiretiminde silisyum daha ¢ok kullanilmaktadir. Bu iki madde saflastirilarak

devre elemanlarinda kullanilmaktadir.

Ge ve Si, i¢ yapist kiibik kafes sistemi seklindedir. Ge atomunun 32 elektronu vardir.
Silisyum atomu ise 14 elektrona sahiptir. Si ve Ge yariiletkenleri gibi kristal yapil
maddelerin degerlik elektronlari ¢ekirdek tarafindan ¢ok siki kuvvet tarafindan g¢ekildikleri
icin bulunduklar1 ydriingeden ayrilmazlar. Bu elektronlara ortak degerlik ciftleri denir.
Komsu atomlara sahip ortak degerlik baglar1 atomlar arasinda bir ¢ekme kuvveti olusur.
Fakat komsu atomlarinda bulunan pozitif yiikler arasindaki olusan itme kuvvetleri bu
cekim kuvvetine karst koyar. Boylece kristal madde iginde elektriksel denge olusur. Si ve
Ge yariiletkenler normalde yalitkan gibi davrandiklarindan elektrik akimi hareketini

olusturmak i¢in disardan bir enerji verilir.



2.2. Katkih Yarniiletkenler

Biitiinlesik devre imalatinda kullanilan silisyumun saflik derecesi %6 99,9999’dir. Fakat
silisyuma yakin olan B, P veya As gibi elementlerinden az miktarda katilabilir. Mesela As
katilirsa, As atomlar 6rgiideki silisyum atomunun yerine geger.

Degerlik bandinda bes elektrona sahip olan arsenik dort elektronunu silisyum atomlariyla
dortlii bag yapacak sekilde paylasir. Oda sicakliginda kristalin 1s1l enerjisi arsenigin besinci
elektronunu elektron kabugundan uzaklastirmaya yeterlidir. Yani bu elektron iletkenlik
bandina ¢ikarak serbest olmaktadir. As atomlar1 kristale elektron verdikleri igin Vverici
atomlart olarak isimlendirilmektedir. Verici elektron elektriksel iletkenlige katkida

bulunabilen elektrondur.

Si atomuna tigiincti grup elementlerinden B gibi bir element katkilanirsa; katki atomlari Si
atomlarmin yerini alir. B negatif yiiklii hareketsiz bir atom haline gelir. Si atomunda ise
elektron boslugu olusur. Yani kristalin degerlik bandinda bir bosluk olusturur. Bu olusan
boslukta elektriksel iletkenlige katkida bulunabilir. Kristale katilan atomlar kristalden
elektron alirsa bu elektronlara alic1 atomlar1 denilir. Kristale katilarak kristalden elektron

alan veya elektron veren atomlara katki atomlar1 veya safsizlik atomlar1 ismi verilir.

Kristal yapiya P veya As gibi verici atomlarinin katilmasi kristalin yasak enerji araliginda
sekil 2.4.”de gosterilen sekilde enerji seviyesinin (Ed) olusmasina neden olur. Bu seviye, bu
seviye iletkenlik bandinin birka¢ meV altinda yer almakta olup diisiik sicakliklarda yabanci
veya kirlilik atomlar: tarafindan kristale verilen elektronlar1 icermektedir. Bu elektronlar
serbest olabilecegi veya iletkenlik bandina gegebilecek kadar 1sil enerjiye (kT/g= 25,6
meV) sahiptir.



Sekil 2.3. Eqd Verici seviyesinden iletkenlik bandina bir elektronun ge¢cmesi

B gibi alici atomlarinin Si atomuna eklenmesiyle kristalin yasak enerji araliginda izinli
enerji seviyesi olusturur. Bu seviye ise degerlik bandinin birkag meV {izerinde yer
almaktadir. Degerlik elektronlar1 katki atomlar1 tarafindan yakalanip degerlik bandinda

bosluk olusur ve alic1 atomu negatif yiik tasir.



Sekil 2.4. Bir elektronun degerlik bandindan bir Ea alic1 seviyesine gegmesi

Yariiletkenlere katkilanan verici ve alici atomlart yariiletkende elektron ve desik
konsantrasyonlarin1 artirarak malzemenin elektriksel o6zelliklerini degistirirler. Enerji
seviyeleri degerlik bandinin en iist noktasinda veya iletkenlik bandinin tabanmna yakin
yerlerde bulunmaktadir. Altin, demir, bakir, ¢inko gibi elementlerin Si atomuna
katkilanmasiyla yasak enerji araliginin ortalarinda bir veya birka¢ tane farkli enerji
seviyelerinin olugmasina neden olmaktadir. Bu seviyelere derin seviyeler adi

verilmektedir. Bu seviyeler yariiletkenleri genellikle olumsuz etkilemektedir.

Verici tipi katkilama igeren yariiletkenin yiik tasiyicilart negatif yiiklii oldugundan bu tiir
maddeye n-tipi yariiletken denilmektedir. Benzer sekilde alici tipli katkilama pozitif yiik
tastyacagindan p-tipi yariiletkendir. Verici ve alict maddelerin konsantrasyonlari sirasiyla
Nag ve Na ile gosterilip birimi genellikle cm™ diir. Boylece n-tipi yariiletkende serbest

elektron daha fazlayken p-tipi malzemede serbest desik daha fazladir [8].



2.3. ZnO Yaniiletken ince Filmlerin Ozellikleri

2.3.1. Giris

Hem optik gegirgen hem de elektriksel iletken 6zelliklere sahip olmasindan dolayr ZnO,
indiyum kalay oksit (ITO), kadmiyum oksit (CdO) gibi kristaller endiistriyel ve bilimsel
arastirmalar gibi ¢ok genis uygulamalarda kullanabilme olanaklarina sahip olup yogun ilgi
gormektedir [9]. Ayrica bir ¢ok yontemle ve farkli morfolojilerde hazirlanabilme olanagina

sahip olmasi bu yogun ilginin 6nemli sebeplerindendir.

Son zamanlarda ZnO ince filmler, optik ve elektriksel 6zelliklerinden dolayr umut verici
oksit malzemelerden biri haline gelmistir. ZnO yariiletkeninin iletkenligi 1s1l islem
uygulanmasiyla veya yeterli miktarda katkilama ile kontrol edilebildigi gibi 60 meV gibi
yuksek eksiton baglanma enerjisine ve 3,34 eV genis bant araligina sahip kendiliginden n-

tipi malzemedir [10].

Zn0O biiyiik eksiton baglanma enerjisine sahip olmasindan dolay1 GaN gibi malzemelere
gore daha avantajlidir. ZnO’yu 700°C’den daha diisiik sicakliklarda biiyiitebilme imkani

saglamaktadir.

ZnO yariiletkeni tizerindeki g¢alismalar yeni olmayip ilk olarak 1935 yilinda Bunn
tarafindan Orgii parametreleri tizerindeki ¢alismalara dayanmaktadir [47]. 1954 yilinda
Mollwo tarafindan yapilan ayrintili optik g¢alismalari [48], 1966 yilinda Damen ve
arkadaglarinin Raman sac¢ilimi teknigiyle ZnO kristalinin titresim 6zelliklerinin
belirlenmesi [49] ve devaminda 1970 yilinda Gallive Coker tarafindan gergeklesen

kimyasal buhar tasima yontemiyle ZnO biiylitme ile ilgili galismalar bulunmaktadir [50]].

Bu béliimde ZnO yariiletkenin temel yapisal, optiksel ve elektriksel o6zellikleri ile bu

ZnO’nun biiyiitme yontemlerinden bahsedilecektir.
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2.3.2. ZnO’nun Kristal yapisi

ZnO altigen hekzagonal yapida her anyon her bir tetrahedronun koselerinde dort katyon
tarafindan g¢evrilerek kristalize oldugu bilinmektedir. Bu tetrahedron iyonik baga sahip
iken ayn1 zamanda tipik kovalent baga sahiptir [9]. ZnO iyonikligi iyonikle kovalent
yariiletkenler arasinda olan II-VI bilesik yariiletkendir. ZnO’nun kristal yapisi sekil 2.6 da
da gosterildigi gibi hekzagonal (B4), ¢inko siilfit (B3) ve kaya tuzu (B1) olabilir. ZnO
ortam kosullarinda 1s1l olarak kararli faz hekzagonal yapidir. ZnO’in ¢inko siilfit ZnO
yapis1 sadece kiibik alttaglar iizerine biiyiime ile kararli olurken kaya tuzu yapisi nispeten

daha yiiksek basinglarda elde edilebilir [9].

Rocksalt (B1) Zinc blende (B3) Wurtzite (B4)

----------------

Sekil 2.5. ZnO kristal yapilar a) kiibik kaya tuzu (B1) yapi, b) kiibik ¢inko siilfit (B3)
yapi, ¢) hekzagonal (B4) yap1 (Siyah kiireler O, gri kiireler Zn atomlarin
temsil etmektedir.) [9]

2.3.3. Orgii parametreleri

Bir yariiletkenin 6rgii parametreleri su faktorlere baglidir:

- lletim bandinda bulunan serbest elektronlarin deformasyon potansiyeli yoluyla hareket
eden serbest elektron konsantrasyonu

- Yabanci atomlarin ve kusurlarin konsantrasyonu

- Dais gerilmeler (Alttas tarafindan indiiklenenler gibi)

- Sicaklik

Kristal malzemenin Orgli parametreleri, simetrik ve asimetrik yansima igin yiiksek

¢Oziiniirliiklii x-151m1 kirtnimi (HRXRD) yaygin ve en dogru sekilde hesaplanabilir.
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Cizelge 2.2. ZnO hekzagonal yapisi i¢in 6rgii parametreleri ve u parametresi [1]

Yontem a(A) c(R) c/a
X-151n1 Karinimi 3,2496 5,2042 1,6018
LCAO 3,2860 5,2410 1,5950
Gauss tipi
EDXD 3,2498 5,2066 1,6021

ZnO yariiletkeninin hekzagonal yapisinin, gesitli teorik hesaplamalarla elde edilen orgi
parametreleri deneysel odlgiimlerle uyum igindedir. iletim bandinin deformasyon
potansiyeli ve tasiyict yogunlugu ile orantili y1gin modiilii ile ters orantili olan serbest yiik
orgliyii genisleten temel faktordiir. a parametresi 3,2475 ile 3,2501 A araliginda
degismektedir. c parametresi 5,2042 ile 5,2075 A araliginda degismektedir.

2.3.4. Katkilanmamis ZnO’nun elektriksel 6zellikleri

Dogrudan ve genis bant aralifina sahip malzeme olan ZnO, farkli elektronik ve
optoelektronik uygulamalarin kullaniminda ilgi gérmektedir. Genis bant araligina sahip
olmasindan dolay1 biiylik elektrik alani siirdiirebilme yetenegi, daha az giiriiltii olusumu,

yiiksek sicaklikta ve gligte calisabilme kabiliyetine sahiptir.

Diisiik alan iletimi

Iletim 6zelliklerini 6lgmek ve epitaksiyel tabakalarin kalitesini sorgulamak igin Hall etkisi
en cok tercih edilen yontemdir. Hall etkisi yontemiyle yariiletken malzemelerin tastyici
konsantrasyonu, tipi ve tasiyict hareketligi belirlenebilir. Daha 6zel olarak deneysel
verilerin genis sicaklik araliinda malzemelerin safsizliklari, kusurlari, sagilma

mekanizmalar1 hakkinda bilgi verir.

Hall etkisi Olgtimlerinde; Hall katsayis1 ve 6z direng (p) degeri deneysel olarak

belirlenmektedir. Serbest elektron konsantrasyonu (7), birim elektron yiiki (e), Hall

sagilma faktorii (ry), Hall hareketlilik (uy); ug = RTH Ry = ;—” ile  (n-tipi malzeme

i¢in) denklemleri sayesinde elektriksel parametrelerle iligskilendirilebilir.
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Stiriiklenme hareketliligi, sifir elektrik alan1 sinirinda birim elektrik alan1 basina ortalama
hiz olarak verilir. Yukaridaki ifadeye gore Hall sagilma faktorii stiriiklenme hizini

siirlayan sagcilma mekanizmasina baglidir. m* elektronun etkin kiitlesi, g elektron yiiki, T

q;—? sacilma zamanina baghdir. Toplam sag¢ilma

sacilma zamani olup hareketlilik u =

zamani ise Matthiessen’s ifadesiyle tanimlanir.

— =i (21)
i, her bir sagilma yontemini gostermektedir.

Genellikle 111-V  grubu yariiletkenlerde elektron taginmasini belirleyen sagilma

mekanizmalar1 ZnO malzemesi i¢inde gegerli olup asagidaki gibi siralanmistir:

a) Iyonize olmus safsizlik sagilmasi, kusurlarin ya da katkilanmis safsizliklarin sebep
oldugu yikli merkezlerin uzun mesafeli Coulomb potansiyeli araciligiyla serbest
tastyicilarin sapmasina baglhidir. Bu elektron hareketini etkileyen bant kenarinin yerel bir

pertiirbasyonu olarak ifade edilebilir.

b) Polar LO-fonon sagilmasi, hareketli bir yiikiin polar yariiletkendeki baglarin iyonik
dogasi sebebiyle orgii titresimiyle alakali elektrik polarizasyonunu araciligiyla indiiklenmis

bir elektrik alanla hareketli bir yiikiin etkilesimiyle olusur.

c) Deformasyon potansiyelinin sebep oldugu akustik-fonon sagilmasi, fononlarin dalga
vektoriiyle sagilma davraniglarinin arttigr akustik fononlarla alakali gerilme araciligiyla

indiiklenmis bant kenarlarindaki enerji degismelerinden olugmaktadir.

d) Piezoelektrik sacilma, ters simetri olmadan kristaldeki fononlarla alakali gerilme

aracilifiyla iiretilen elektrik alandan olusur.

e) Dislokasyon sagilmasi, bir yariiletkende dislokasyonlarin yogunlugu ve dogal kusurlar
yiiksekse, dislokasyon sag¢ilmasi etkin sagilma mekanizmasi olarak kabul edilebilir.
Dislokasyon sagilmasi, alict merkezlerinin n-tipi yariiletkende iletim bandindan yakalanan

elektronlar1 dislokasyon ¢izgileri sinirina girmesine baglidir.
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Dislokasyon ¢izgileri negatif yiiklii hale gelip hareket eden elektronlar1 dagitip hareketliligi

azaltan bir uzay yukii bolgesi olusturur.

Cizelge 2.3. Farkl1 yontemlerle biiytitiilmiis ZnO malzemesi i¢in elektron hareketliligi ve
ona karsilik gelen tasiyic1 konsantrasyonlari

Numune XRD rocking | Tastyict Elektron Mobilitesi | Ref.
egrilerinin konsantrasyonu (cm2v-is?)
FWHM (cm3)
(arcsec)
Buhar fazinda tagima 6,0x10% 205 [11]
yontemiyle
biiytitiilmiis ZnO
Basingl eritme 49 (0002) 5,05x10%7 (296K) 131 (296 K) [12]
yontemiyle 3,64x10%6 (77K) 298 (77 K)
biiyiitiilmiis ZnO
Hidrotermal 18 (0002) 8x10%3 200 [13]
yontemiyle
biiyiitiilmiis ZnO
PLD yontemiyle c-
yonelimli safir alttag 151 (0002) 2,0x10% 155 [14]

iizerine biiyiitiilen

ZnO ince filmler

MBE yéntemiyle c- 42 (0002) 1,2x10Y 130 [15]
yonelimli safir alttag
tizerine biiyiitiilen

ZnO ince filmler

MBE yontemiyle a- 7,0x10%6 120 [16]
yonelimli safir alttas
iizerine biiyiitiilen

ZnO ince filmler

2.4. ZnO’nun Biiyiitiilmesi

Farkl1 alttaslar lizerine biiyiitiilen ¢inko oksit (ZnO) ince filmler, kuvvetli (0001) yonelim
ve piezoelektrik 6zelliklerinden dolay1 akustik ve optik cihaz uygulamalar1 i¢in 6nemli bir
materyal olup, ZnO ince filmler genellikle cam [18], safir [19] ve elmas [20] gibi farkli
alttaslar {izerine biiyiitiilebilmektedir. Ilk ZnO ince film iiretimi iizerine ilk ¢aligmalar

magnetron sactirma [20, 21] ve kimyasal buhar biriktirme [22-24] yontemleridir.
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Daha sonraki ¢alismalar; RF (Radio Frequency) magnetron sagtirma [25] ve molekiiler 11n

epitaksisi (MBE, Molecular Beam Epitaxy) [26,27] gibi tekniklerdir. Bunlarin disinda

atmali lazer depolama (PLD, Pulsed Laser Deposition) [28], metal organik kimyasal buhar
biriktirme (MOCVD, Metal Organic Chemical Vapor Deposition) [29] gibi iyi kontrol

saglayabilen gesitli tekniklerle iyi kalitede ZnO tek kristal ince filmler tiretilebilmektedir.

2.4.1. Alttaslar

Epitaksiyel ZnO ve diger filmlerdeki kusur yogunlugu ve gerilmeleri azaltabilmek igin

bliyiitiilen malzemeyle 6rgli uyumlu alttas tercih edilir. ZnO biiyiitmelrinde alttas olarak
(0001) ve (1120) yonelimli safir alttas kullanilir. Ayrica ZnO ile ilgili oksitler Si [30], SiC
[31] ve GaAs [32] lizerine de biiyiitiilebilir.

Cizelge 2.4. Farkli alttaslar iizerine biiyiitiilen ZnO malzemesi i¢in 6rgii parametreleri [9].

Malzeme Kristal yap1 Orgii parametreleri | Orgii uyumsuzlugu | Genlesme katsayisi
a(A),c(A) (%) a(K™)

a, (X 10°)

a.(X 10°)

Zn0O Hekzagonal 3,252 _ 2,9
5,213 4,75
GaN Hekzagonal 3,189 1,8 5,17
5,185 4,55

AIN Hekzagonal 3,112 4,5 53
4,980 4,2

a—Al,0; Hekzagonal 4,757 Diizlemde 30° 7,3
12,983 dénme sonrast 8,1

% 18,4

Si Kiibik 5,430 40,1 3,59
GaAs Kiibik 5,652 42,4 6,0
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Sekil 2.6. Safirin kristal yapis1 (a) Al*® ve O% iyonlarmin genisletilmis 2D diizenlemesi, (b)
A yiizii, (c) C yiizii, (d) M yiizii gosterilen safir yiizeyleri [9].

2.4.2. RF magnetron sactirma yontemi

ZnO biiylitme tekniklerinden en popiiler olan tekniklerdendir (DC sagtirma, RF magnetron
sactirma ve reaktif sactirma). Magnetron Sactirma yontemi, sol jel ve kimyasal buhar
biriktirme metotlariyla [24, 34] karsilastirildiginda ekonomik, kolay, ve diisiik ¢alisma
sicakligr gibi sebepleriyle tercih edilen yontemlerinden biridir [33]. Kaplanacak
malzemenin hedef yiizeyine ¢ok yakin yerde olusan plazma bulutundan sdkiilen iyonlarla
ya da yiiksek enerjili parcaciklarla sactirma islemidir. Magnetron Sactirma yonteminin
avantajlari, genis alan lizerinde tek diize film elde edebilme [35], uygulamasi kolay
olmasi, yiiksek birikim hizi, diisiik alt tabaka sicaklifi, seffaflik ve yogun tabaka

olusumudur [36]. Siirecin yavas ilerlemesi ise olumsuz yonlerindendir.
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2.4.3. Molekiiler demet epitaksi yontemi (MBE)

Molekiiler 151n epitaksisinin (MBE) temel avantajlari, biriktirme parametrelerini hassas
sekilde kontrol edebilme ve en iyi yapilar istenilen sekilde elde edilebilmesidir. Ayrica bir
atomik tabakaya gecisi olduk¢a keskindir. Bu yontemle istenilen 6rgli uyumu, tabaka
kalinligi, katki yogunluklar1 yakalamak miimkiin olup bu yontemle iiretilen filmlerin

elektriksel optik 6zellikleri de istenilen seviyededir.

MBE, bir alttasin lizerinde biiyliyen kristalin yiizeyine bilesenlerin bir kaynagini saglamak
icin UHV ortaminda yerel atom veya molekiil akis1 kullanir. Aki, biiyilitme icin yeterli 1s1l
enerjiyi saglayacak sicaklikta tutulan kristal lizerine atom ya da molekiil olarak gonderilir.
Ultra yiliksek vakum ortamin kirlenmesinin en aza indirir. Yariiletkenlerin ince film
bliylime siirecinin atomik kontroliinii ve oOzelliklerini incelemek i¢in MBE yontemi

gelistirilmistir [37].

Bu yontemin olumsuz yonleri ise yiiksek vakum ortami gerektirmesi, uygulama siirecinin
karmasik olmasi, uygulamasi pahali bir sistem i¢ermesi, sinirl sayida uygulamaya sahip

olmasidir.

2.4.4. Pulslu lazer biriktirme (PLD)

Pulslu lazer biriktirme yonteminde, giliglii lazer darbeleri malzemenin hedef ylizeyini
buharlastirmak i¢in kullanilir. Malzemenin stokiyometresi korunur. Bdylece siipersonik bir
parcacik suast hedef yiizeye dik olarak yonlendirilir. Sua farkli parcaciklarin hiz
dagilimina giiclii sekilde ileriye yonlenmesiyle hedeften atilir. Cikarilan numuneler hedefin
tersi yondeki alttasa odaklanir. Tipik bir PLD sisteminin sematik gdsterimi sekil 2.16°da

gosterilmistir.
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Sekil 2.7. PLD sisteminin gosterimi [38]

PLD yonteminin olumlu yanlari; Sistemin kolay olmasi, yiiksek enerjili kaynak
parcgaciklari olusturabilme, 200-800 °C sicakliklar arasinda diisiik alttag sicakliginda kaliteli

ince filmler iiretebilme, 10 ile 10 Torr basing araliginda ¢alismasidir.

2.4.5. Sprey piroliz

Sprey piroliz yontemi, sistemin kolay, diisiikk maliyetli, glivenli olmasi bakimindan ilgi
cekici bir yontemdir. Bu yontemde, sprey damlaciklari ince filmi olusturan pirolitik
reaksiyonun oldugu yiizeye direkt carpar. Yalniz bu sekilde iiretilen filmlerin kalitesi,
homojenlikten ve mikro goézeneklilikten yoksundur. Bu yontemle iiretilen filmleri her

cihazda uygulamak imkansizdir [41].

2.4.6. Kimyasal buhar biriktirme

Kimyasal buhar biriktirme (CVD) yontemleri yiiksek kalitede filmler iiretebilme imkan
saglamanin yani sira biiyiik 6l¢ekte film tiretebilme imkani da sunmasi bakimindan dikkat

¢ekicidir. Bu yontem, ¢esitli GaN-temelli optoelektronik aygitlarda kullanilan epitaksiyel

filmlerin iiretiminde ve ZnO malzemenin uygulamalarinda kullanilmaktadir.

Kullanilan onciilere bagli olarak kimyasal buhar biriktirme yontemi ¢esitli tiirlere sahiptir.
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Bunlar, atmosfer basingli CVD (APCVD), diisiik basin¢gli CVD (LPCVD), metal-organik
CVD (MOCVD), sis CVD (Mist-CVD), 1sik yardimli CVD (PHCVD), lazerle indiiklenen
CVD (PCVD), elektron yardimli CVD gibi yontemlerdir.

CVD yontemi, oncelikle gaz faz1 ve kati-gaz reaksiyonlarina dayanir. Kati bir malzemenin
normal sekilde 1sitilmis alttas yiizeyinde meydana gelen kimyasal tepkimeyle buhar
yardimiyla biriktirme siirecidir [40]. Alttas tizerindeki malzeme birikimi, tasiyic1 gaz
araciliiyla biiylime boliimiine iletilen buhar fazi onciillerinin kimyasal tepkimesi sonucu
olur. Tepkimeler, gaz akisi1 i¢in gerekli sicaklik profilinin meydana geldigi bir reaktorde

gerceklesir. Meydana gelen kati malzeme ince bir film, toz veya kristal seklindedir.

Bu yontemle biiyiitiilen ZnO filmleri oldukg¢a yiiksek kristal kalitesi, elektriksel ve optik
Ozelliklerine sahiptir [39]. CVD yontemlerinin temel avantaji iretilen filmlerin yiiksek
bliylime oranina sahip olmasidir. Ayrica siireci kontrol edebilme, uygulamalar da biiyiik
6l¢eklendirme imkani saglamaktadir. Bu metodun karakteristik 6zelligi karmasik sekilli alt
tabakalar iizerinde bile tek tip kalinlikta ve az kusura sahip filmlerin iretilmesini saglar

[40]. Cok tabakali yapilarin iiretimi i¢in esnek bir yontemdir.

VI- bilesik onciisii igin, izopropanol, (i — PrOH), tgiinciil butanol (t — BuOH), aseton,
N20, NOz2 gibi ¢esitli oksijen bilesikleri kullanilabilir.

Diisiik sicakliklarda biiylime oranini yiizey sogurmasi belirlerken yiiksek sicakliklarda
biiylime oranini yiizeyde dogru veya yiizeyden disar1 dogru olan difiizyon belirlemektedir.

Difiizyonun sicakliga baglilig1 azdir.

Metal organik kimyasal buhar biriktirme (MOCVD)

MOCVD yoéntemi genis alan biriktirebilme bu sayede kaliteli film iiretebilme ve ¢ok
sayida tiretim kapasitesi sunmasi bakimindan cazip bir yontem gibi goriinse de sistemin

karmasik ve pahalidir.
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Mist kimyasal buhar biriktirme (Mist-CVD)

Mist CVD yontemi, ¢oziicii damlaciklardan olusan aerosollar ince filmleri olusturur. Bu
yontem sprey piroliz ile kimyasal buhar biriktirmenin birlesimidir. Cozeltiler ultrasonik
olarak atomize edilerek aerosol veya sis parcaciklari iiretir. Ince filmlerin biiyiimesi igin sis
partikiilleri tasiyic1 gazla reaktore aktarilir. Reaktore aktarilan sis parcaciklart 1s1
enerjisiyle alt tabaka iizerinde ayristirilir. Ayrisan pargaciklar metal okside oksitlenerek

burada ince bir tabaka halinde birikir [41].
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Sekil 2.8. Mist-CVD yonteminin gosterimi [52]

Diisiik sicakliklarda genis alan biriktirebilme olanagi saglamasi, kaliteli film tiretimi,
diisiik enerji tiikketimi, diisiik maliyetli olmasi, ¢evre dostu, uygulama siirecinin giivenli ve
kolay olmasi bakimindan sis CVD yontemi diger yontemlerin olumsuz yonlerine karsi

alternatif bir yontemdir.
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3. DENEYSEL TEKNIKLER

3.1. Giris

Yariiletkenler Ozelliklerine gore cesitli metotlarla biiyiitiilebilir. Bu ¢alismada Gazi
Universitesi Fen Fakiiltesi Fizik Boliimii Diisiik Boyutlu Malzemeler ve Sistemler
laboratuvarinda bulunan Mist-CVD kristal biiyiitme sistemi kullanilarak RF138, RF139 ve
RF140 kodlu ZnO ince filmler biiyiitiildii. Uretilen ince filmlerin XRD ile malzemenin
kristal yapist belirlenip Orgii parametrelerini hesaplandi. AFM ve SEM ile yiizey
morfolojileri incelendi. Numunelerin elektriksel Van der Pauw geometrisi ile Hall

Olctimleri, optik 6zellikleri Raman 6l¢iimleri yapilarak incelendi.

3.2. Alttaslarin Hazirlanmasi

Iyi kalitede ince filmler iiretebilmek i¢in alttaslar1 toz taneciklerinden arindirmak gerekir.
Boylece alttas yiizeyine ZnO Kristalleri daha iyi birikir. Biiyiitme siirecinde r yonelimli
(1102), ¢ yonelimli (0001) ve m yonelimli (1100) safir (Al203) alttaslar biiyiitme &ncesi
temizlendi. Biiylitme Oncesi hazirlanan her bir numune 5’er dakika siire ile aseton, asetik
asit, etanol, deiyonize su ile ultrasonik temizleyici kullanarak temizlendi. Mekanik kirden

temizlenen numuneler kaplanmaya hazir hale geldi.

Hacimce %75 deiyonize su ile %25 asetik asit kullanildi. 0,05 M 6ncti ¢inko asetat dihidrat
(Zn(CH3C00)2.2H20) ¢ozeltisi hazirlandi. Daha sonra 24 saat boyunca manyetik
karistiricidda homojen ve berrak goriiniim haline gelene kadar karistirildi. Artik numune

hazirlik agamasi bittiginden biiylitme agamasina gegildi.
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3.3. Biiyiitme Islemi

O V1R
S e ; ol S5 Ozon Bilgi:
i z ,,,QY?R e Jeneratrii & Bk nahian
Vi1 ' V2 8 . i i C: Kontrolcii
H H L Loy — : Elektrik baglantisi
ArN, "Gt XV12 \Y; == 1 (Gaz baglantisi
M E i Ilp!!
0G ArNG Ciks - H
N N N "IID!! ':‘
< V3M v4aM V5 V11l “pm i
Ar, Ll Maks. 24V
02 N2 Gaz Akisdlcerleri - 5152
Sis olusturma 5.0 DC Giig
diizenegi Kaynagi
Basincli V7 OGl
Gaz Kaynaklari Es;]{\ilij I 1 ! Vi3
uvarz tup | = 2 Xvi4
Firin i >4
Egzost Vakum pompasi

Sekil 3.1. Bilylitmenin gergeklestigi Mist-CVD sisteminin gdsterimi

Biiyiitme islemleri 21,5°C sicaklikta, %33 nem oranina sahip laboratuvar ortaminda
gerceklesti. Hazirlanan alttas, kuartz kiivete dikey olarak yerlestirildi. Hazirlanan ¢ozelti
sisteme oksijen kaynagi olarak oksijen ile zenginlestirilmis ozon (Oz3) ile tasindi. Biiyiitme

esnasinda kullanilan ozon gazini olusturmak i¢in jenerator kullanilmistir.
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Resim 3.1. Ozon gazi olusturmak i¢in kullanilan jenerator
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Sekil 3.2. Ozon gazi olusumunun gosterimi

Resim 3.1 de goriilen jenerator ile oksijen gazi ozona cevrilebilmektedir. Saf oksijen gazi
ile 3000 mg/h’lik ozon oraninda sistem c¢alistirllmistir. Sekil 3.2°de atmosferik basingta
calisan korona desarji ile Os elde edebilme imkani saglayan bir gosterim bulunmaktadir.
Calisma prensibini  kisaca aciklamak gerekirse, plakalara yiiksek bir gerilim
uygulandiginda  aralarindan gecen gaz molekiilleri iyonize hale gelmektedir. Ozon
jeneratorii ile O3 gazi liretilmis ve bliyiitmeler esnasinda Os ile zenginlestirilmis O2 gazi

kullanilmastir.

Her bir numune 350°C sicaklikta 30 dakika boyunca biyiitiildi. Biiyiitme siiresi
tamamlandiktan sonra sogutma islemine ¢ozelti tasimasi kesilip, reaktore argon gazi

stiriilerek baslandi.

Cizelge 3.1. Farkli yonelimli alttaslar {izerine biiyiitiilen ZnO numunelerine ait bazi
biiylitme parametreleri

Numune kodu Alttas Biiylitme  sicakligi | Biiylitme stiresi
(°C) (dk)
RF138 r-[1-102]-Al203 350 30
RF139 m-[1-100]- Al20s 350 30
RF140 c-[0001]- Al203 350 30
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3.4. ZnO Ince Filmlerin Yapisal Karakterizasyonu
3.4.1. X-151m1 kirmnim (XRD)

Kristal yapi, lic boyutlu uzayda diizgiin sekilde tekrarlanan atomik yapiya sahiptir.
Boylece, katilarin kristal yapisi yapisinda bulunan atom ve molekiillerin diizgiin bir
geometri diizeninde bir arada bulunmasiyla meydana gelir. Bir numunenin atomik yapisini
goriintiilemek i¢in yiiksek ¢oziniirliikli farkli sayida elektron mikroskoplart kullanmak
miimkiindir. Ama kristal yapist bilinmeyen maddeleri bilebilmek veya yapisal
parametreleri analiz edebilmek i¢in kirmim teknikleri kullanilir. Katilarin kristal yapisini

arastirmak icin en ¢ok tercih edilen yontem X-1s1n1 kirinimi yontemidir.

Kristallerde x-1s1n1 kirinimi ile su bilgilere ulasilabilir; Kristal yonelimleri belirlenebilir,
kristalin miikemmelligi veya fazin saflig1 belirlenebilir, kristalin dogrultular1 belirlenebilir

ve kristalin 6rgili parametreleri belirlenebilir.

Kristallerin yapisi 6rgii ile tanimlanabilmektedir. Bir orgii, d, b,¢ gibi ¢ vektorle

tanimlanir. 7 konum vektorii olmak iizere;
7' = 7 +ud+vb+wc (3.1)

Burada, u, v, w tamsay1 olup 7' bir orgiiyii temsil etmektedir. @, b, ¢ vektdrleri kristalin
referans eksenlerini olusturup bu vektorler birbirine dik olabilecegi gibi aralarinda «, 8,y
gibi farkli agilarda olabilir. Bu acilar kristalin 6rgii parametreleri olup kristalin 6zelliklerini
belirleyen parametrelerdir. Bu vektorler ve aralarindaki agilarla uyumlu 14 farkli 6rgi
cesidine Bravais oOrgiileri denilmistir. Kristaller aralarindaki a¢i ve uzakliklarina gore
kiibik, tetragonal, hekzagonal, trigonal, rombik, monoklinik ve triklinik olmak iizere yedi

eksen yapisi vardir [42].



Cizelge 3.2. Yedi eksen sistemi
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Orgii tipi Eksen iligkisi Agct iliskisi Tgili farkli 6rgii say1st
Kiibik a=b=c a=p=y=90° 3
Tetragonal a=b+*c a=pF=y=90° 2
Hekzagonal (altigen) a=b+#c a=p=90°%y =120° 1
Trigonal a=b=c a=f=y<120°+ 90° 1

(rombohedral)
Rombik (ortorombik) a#b+c a=p=y=90° 4
Monoklinik a*b+c a=y=90°%p 2
Triklinik a+b#c a+zB+y

Diizlemler aras1 uzaklik hesaplayabilmek igin, birim hiicredeki normallerle a, b, ¢ eksenler

aras1 iliski incelenmelidir. Birim hiicrenin hacmi taban alani ile o tabana ait yiiksekligin

carpimudir. S arka ve 6n yiiziin alanidir. d4, S Yye diktir [43].

V == S leO
o _ 1 _ S
100 d100 v

d dogrultusundaki normal birim vektor h ile gosterilsin. S = bxc,

-

(3.2)

(3.3)

V = d.(bx?)

(3.4)

0010, 0901 i¢in benzer ifadeler bulunur. Bu ii¢ vektorse ters orgiidiir. Ve a*, b*, ¢* olarak

gosterilmektedir.
S« _  bxc 1—5* _ Cxd 2 = dxb
— a(bxc) “a(bxc)”  d(bxd)

(3.5)

Komsu iki diizlem aras1 mesafe (dj,;), ters orgii yardimiyla bulunabilir. Hekzagonal yap1

i¢in;
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Gt Ona = (hd* + kb* + 18*). (hd@* + kb* + 1) (3.6)

1
Oy = 7= = h?a*® + k*b*? 4 1*c** + 2hka*b*cosy™ + 2hla*c*cosp*
hkl

+2klb*c*cosa” (3.7)

Hekzagonal yapt i¢in, a=b #c,a =L =90°%y = 120°degerleri ters Orgi

denklemlerinde yerine yazilirsa;

« _ b.csinoo® 1 b* = c.a.sin90® 1 o = a.b.sin(90°+30°) _ c0s30°
b )

)

a.b.c.sin® a a.b.c.sin90° a.b.c.sin90° o c

degerleri bulunur.

Bu degerler 3.7 denkleminde yerine yazilirsa; hekzagonal yapilar icin diizlemler arasi

uzaklik bulunur.

2 2
L_h__|_ _|_§l__|__ _(

h2+hk+k2) 12
di 4 c? 3

+ = (3.8)

a?

1 _ h%+k?+1?
Kiibik yapilar igin : Fr T (3.9

Tetragonal yapilar i¢in : — = + = (3.10)

Ortorombik yapilar igin : = pr) +=+—= (3.11)

X-1g1n1 kirmimi yontemiyle malzemenin orgii parametreleri dlglimleri difraktometre
araciliyla yapilmaktadir. Kirmmim desenindeki maksimum piklere karsilik gelen ag1
degerleri alinarak Bragg yasasindan tabaka arasi uzaklik bulunabilir. X-151m1 kirinim

deseninden faydalanarak tanecik boyutu da hesaplanabilir. Tanecik boyut degeri arttikga
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kirmim desenindeki yansiyan 1sinlarin siddetini gosteren piklerin de daraldigi gozlenebilir.

Kiiresel olarak kabul edilen tanecik boyutu su sekilde hesaplanir:

_ 0,891
- B(radyan) cos(6g)

(3.12)

A, X-1igmlarmin dalga boyu olup hesaplamalarda 0,154 nm olarak alinmistir. D tanecik
capi, B hesaplanan pikin maksimum yari genisligi (FWHM), 65 hesaplanan pikin Bragg

kirmim agisidir [7].

3.4.2. Atomik kuvvet mikroskobu ol¢ciimii (AFM)

Atomik kuvvet mikroskobu (AFM), malzemenin yiizeyinin {i¢ boyutlu topografik
goriintiisiinii yiizeyi ince bir u¢ yardimiyla tarayarak ylizeyin yapisi ve purizliligi
hakkinda bilgi verir. Farkli kati yapilar icin (yariletken, seramik, metal, polimer,
kompozit, cam vb.) gesitli yiizey 6zellikleri (yiizey morfolojisi, piiriizliiligi vb.) hakkinda
bilgi sunup aym1 zamanda diisiik boyutlu nano yapilarin yiizey Ozelliklerinin

belirlenmesinde de yararlanilir.

Elektronik
Lazer Tl :

Fotoalgilayici

—_—

Numune

Sekil 3.3. Atomik kuvvet mikroskobunun gdsterimi
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Manivela sistemi, ornek yiizeyinde piezoelektrik malzeme sayesinde tarama yapar. Tarama
piezoelektrige verilen voltajla meydana gelir. Manivela sisteminde olusan sapmalar optik
veya elektriksel yontemlerle belirlenebilir. Daha sonra geri besleme mekanizmasina

gonderilerek goriintii elde edilir.

Calisma prensibi, Manivelanin ucu ile numune yiizeyi arasinda meydana gelen atomik
etkilesim kuvvetlerine dayanmaktadir. Ug ile ylizey taranir. Ug ile ylizey arasinda meydana
gelen atomik etkilesimden dolayr manivela sapmaya ugrar ve sapma sensor tarafindan
kaydedilip ylizeyin haritas1 ¢ikarilir. Bu sayede numune yiizeyindeki puriizliliigii, kusur
tipleri ve kusur yogunlugu hakkinda bilgi alinabilir. Ayrica elektriksel yiik, manyetik
ozellikler, nanomekanik oOzellikler (asinma, adezyon, siirtiinme, piiriizlendirme) gibi
parametreler de dlgiilebilir. Bu dlgiimler hemen kullanilabilir bilgi olmadigindan yiikseklik

Olctimleri yapilmalidir. Bu islem i¢in farkli modlar vardir.

1- Kontak: Ug yiizeye direkt temas ettiginden Slgiim hizli olur. Gezici ugla numune

arasidaki itme kuvveti sabittir.

2- Non-Kontak: Kolun egilmesiyle numuneye temas etmeden goriintii olusur. Ug
numuneden az miktarda uzak tutulur. Birbirine uzak olduklari i¢in bu iki arag arasinda Van
Der Vals kuvveti etkili olur. Manivela saniyede 100 000 defa titresim yaparak yiizey ile
etkilesir.

3- Yar1 Kontak: Geri beslem genlik modiilasyonuna dayanir.

3.4.3. Taramal elektron mikroskobu 6l¢iimii (SEM)

Taramal1 elektron mikroskobu, bir ¢ok dalda Ar-ge calismalarinda kullanimi yaninda,
sanayinin gesitli dallarinda olmak {izere analizlerinde, biyolojik bilimlerde, tip ve kriminal

alanlarda da yaygin olarak kullanilmaktadir. ilk taramal1 elektron mikroskobu 1965 yilinda

kullanilip bu tarihten giiniimiize kadarki siirecte teknik gelismelerle giincel halini almigtir.
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SEM gorintiisii, yiiksek gerilimle ile hizlandirilmis elektronlarin numune {izerine
odaklanip, bu elektron demetinin numune yiizeyinde taratilmasiyla elektron ve yapi
atomlart arasinda olusan c¢ok sayida farkli etkilesim neticesinde olusan etkinin
algilayicilarda toplanip sinyal giiglendiricilerden gegirildikten sonra katot demet tiipiiniin
ekranina yansitilmasiyla olusur. Gliniimiizdeki sistemlerde ise algilayicidan gelen sinyaller
dijital sinyallere dontstiiriilerek PC ekranina verilir. Ayrim giicii, odaklama derinligi
yiiksek, goriintii ve analizi entegre edebilme ozelligi sayesinde bir ¢ok alanda

kullanilmaktadir.

Calisma prensibi, SEM optik kolon, yap1 hiicresi ve goriintiileme sistemi olarak ii¢
boiimden olugmaktadir. Optik kolon kisminda, elektron tabancasi (elektron demetini
olusturur), anot plakasi (elektronlar1 yapiya dogru hizlandirmak amaciyla yiiksek bir voltaj
uygulanir), yogunlastirict mercekler (ince yapida elektron demeti elde etmek icin), objektif
mercegi (demeti yapr lizerine odaklamak amaciyla) ve tarama bobinleri (elektron
demetinin yap1 ylizeyini taramasi amactyla) bulunmaktadir. Optik kolon ve malzeme
tizerine 107-10® torr luk bir vakum etki etmektedir. Goriintiileme mekanizmasinda,
elektron demeti ile malzeme etkilesimi sonucunda meydana gelen farkli sayida elektron ve
1sinlar1 toplayan dedektorler, bunlarin sinyal ¢ogalticilar1 ve malzeme yiizeyinde elektron
demetini gortintiileme ekrani ile uyumlu sekilde tarayan manyetik bobinler vardir. SEM’in
yukarida bahsi gecen avantajlarinin yami sira yiiksek vakum gerektirme, calisilacak
numunenin iletken olma zorunlulugu, bakim masraflarinin yiiksek olmasi, pahali bir cihaz

olmasi gibi dezavantajlar1 da bulunmaktadir.

3.5. ZnO Ince Filmlerin Elektriksel Karakterizasyonu

3.5.1. Hall etkisi

Uretilen bir yariiletkenin istenilen elektriksel ozellikleri karsilayp karsilamadigmin
Olctilebilmesi gerekir. Hall dlgiimleri tasiyici tipinin belirlenmesi, tasiyici yogunlugu ve
Ozdireng dogrudan 6lgiimii ve dolayli olarak da hareketliligin olgiilmesi igin yapilir. Hall
etkisi, akim tagiyan bir iletken bir manyetik alana koyuldugunda hem akima hem de
manyetik alana dik dogrultuda bir potansiyel fark olusur. Bu olaya Hall etkisi denir. Hall
etkisi sonucunda, yiik tasiyicilari manyetik kuvvetin sebep oldugu iletken numunenin bir

tarafina dogru saparlar.
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Sekil 3.4. Hall olay1 [45]

Sekil 3.4’de goriildiigii gibi X dogrultusunda akim tasiyan bir p-tipi yariiletkene Yy
dogrultusunda diizglin bir manyetik alan etkisiyle, dogrultusunda hareket eden pozitif
yiiklere z dogrultusunda bir manyetik kuvvet (F_B)) etkir. Bu kuvvettin etkisiyle yiik
tasiyicilari, geride negatif yiiklii atomlarim1 birakarak z ekseni dogrultusunda saparlar ve
numunenin Uist yiizeyini pozitif yiiklii, alt yilizeyini ise negatif yiiklii hale geg¢mesini
saglarlar. Dolayisiyla, numunenin {ist ylizeyi ile alt ylizeyi arasinda dogrultusunda bir
elektrik alani olusur ve bu alana Hall elektrik alan1 denir.

Yik ayriminin olusturdugu potansiyel fark hassas bir voltmetre ile dl¢iilebilir. Bu olusan
potansiyel farka Hall gerilimi adi verilir. Yiik ayrimindan kaynaklanan dogrultusundaki

elektrostatik kuvvet ile dogrultusundaki manyetik kuvvet birbirini dengeler.

Hall gerilimi (VH), p-tipi yariiletken i¢in numune kalinhig1 d, En Hall elektrik alani olmak

lizere;
VH = Eyd (313)
Ile verilir.

Yariiletken maddenin i¢indeki tagtyicinin hiz1 x- dogrultusundadir ve Vs olacaktir.



31

Bu hiz;
Jp=0.p.Vp (3.14)

olarak verilir. Yariiletken madde i¢indeki pozitif yiikli tasiyicilart uygulanan manyetik

alan ve elektrik alan nedeniyle Lorentz kuvveti;
F = qu; x B = qui x Bk = —qu,BJ (3.15)
Elektrostatik kuvvetle Lorentz kuvveti denge halinde olacagindan;

quBx]_) = qu]_) (3.16)

Ey: Us. B, (3.17)

Esitlik 3.14 denkleminde hiz ifadesi 3.15 denkleminde yerine yazilirsa,

]
E, = (ﬁ) B, = RyJ,B, (3.18)
1

3.18 denklemi elde edilir ve burada Ry Hall Katsayisidir. Eger yariiletken malzeme n-tipi
ise Hall katsayisi (-) negatif olur. Yukaridaki denklemler araciligiyla Hall hareketliligi,
tastyict yogunlugu ifadeleri elde edilir. Hall gerilimi (Vy) ve yariletken numuneye
uygulanan akimin degerlerinin bilinmesiyle esitlik 3.14 kullanimiyla 6l¢iilebilir nicelikler
cinsinden Jp=1/ A akim yogunlugu ifadesi kullanilarak esitlik 3.16 ve 3.18 kullanimiyla

tagiyici yogunlugu ifadesi elde edilir.

__ IByd
b= v.a
qVu

(3.20)
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0 =qpu
Hp = |Rylo

3.5.2. Hall etkisi ol¢iimleri icin kontak sekilleri

Bolim 3.5.1. de bir y1&in numune i¢in Hall etkisi olglimleri tartisildi. Bu bdliimde
numuneler i¢in kisa Hall etkisi 6l¢timleri verildi. Hall Etkisi 6lgiimleri i¢in numune kontak
yontemleri genel olarak Hall bar ve Van der Pauw yontemleri kullanilmaktadir. Sekil
3.4’de kontak tiirleri goriilmektedir. Bu tez ¢alismasinda Hall 6l¢iimleri i¢in alinan kontak

tiiri Van der Pauw yontemi olarak bilinen Sekil 3.4 d ile gosterilen kare kontak

metodudur. Ol¢iim alabilmesi icin bu kontaklar kiigiik ve simetrik olmalidir.

()

S A
S A
!

(0)
= —
= —R

- —N

(c)

(d)

;
|

I
w

> = C
| I\
1 4
2 3

e il

Sekil 3.5. Hall 6l¢timleri igin kontak sekilleri a) Hall bar alt1 kontak, b) Hall bar sekiz
kontak, c) Van der Pauw dort kontak yonca seklinde, d) Van der Pauw dort

kontak [45]
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Sekil 3.6. Ozdireng ve Hall hareketliligi 6l¢iimlerinin gdsterimi [45]

Hall katsayisi (teorik olarak) ;

dAR
Ry = 108|222 e3¢ =1 (3.23)
Hall hareketliligi;
_ R_H sz 3.24
Hu = p Vs .

Hall tasiyict yogunlugu;

1 -3
Ny =——0Cm
ERH

(3.25)

olarak hesaplanir.
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3.5.3. Ozdirenc 6l¢iimleri

Bu calismada 6zdiren¢ 6l¢limlerinde Van der Pauw metodu kullanildi. Bu metot bir kontak
ciftinden bir akim uygulanip ve kars1 kontak ciftinden potansiyel dlgmeye dayanir. Sekil
3.6 a ve b de verildigi gibi numune iizerinden en az iki 6l¢lim almak gereklidir. Bu metotta

deneysel 6zdireng;

_rmd [R12,34+R23,41] f <R12_34> Q.cm (3.26)

Y 2 Ry3a1

ile verilir. Burada 1 ve 2 numarali kontaklardan akim uygulandiginda, 3 ve 4 numarali

kontaklardan gerilim 6l¢iilmektedir [45].
3.6. ZnO Kristallerin Optik Karakterizasyonu
3.6.1. Raman Ol¢iimii

Raman spektrometresinde sagilan 1sik incelenir. Kaynak olarak goriiniir ve mor-iistii

bolgede monokromatik bir elektromanyetik dalga kullanilir [55].
Kuantum olarak agiklama;

Fotonlar numune tizerine diiserek esnek (Rayleigh sagilmasi) ya da esnek olmayan (Raman
sacilmasi) sekilde sagilir [54]. Esnek ¢arpigsma sonucu sagilan foton hv, enerjisine sahiptir.
Esnek olmayan carpigsma da molekiille foton arasinda enerji aligverisi vardir ve sacilan

fotonun enerjisi h(v, + v, ) olarak ifade edilir [55].

Rayleigh sacilmasi ilk defa 1871 yilinda Lord Rayleigh tarafindan gozlenmistir. Raman
spektroskopisi ilk olarak 1928 yilinda Raman ve Krishnan tarafindan kullanilmistir. 1960
yilina kadar ¢ok fazla incelenmemistir. 1960 yillarinda lazer ve optik spektrometrenin
bulusu sayesinde yontem degerine kavusmustur. Daha sonraki Raman spektroskopisiyle

ilgili 1978 yilinda Hayes ve Loudon teorik olarak ¢aligmuislardir [51].
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Rayleigh sagilmasinda sacilan foton ile gelen fotonun enerjileri aynidir. Raman
sacilmasinda ise, sagilan ve gelen fotonlarin enerjileri farklidir [54]. Molekiil baslangigta
taban titresim enerji seviyesinde ise, fotondan belli sayida enerji sogurularak uyarilmig
duruma gecger ve sagilan fotonun enerjisi h(vy — v4;) dir. Eger baslangigta molekiil
uyarilmis durumda iken fotona enerji aktarilarak taban duruma gegtiginde, sagilan fotonun
enerjisi h(vy + vg;.) dir. vy , molekiiliin titresim frekansi olup, molekiil i¢in karakteristik

frekanstir.

Sacilmalarda olusan enerji,

hv, (esnek ¢arpisma) —» Rayleigh sagilmasi
h(vg — v¢ir) — Stokes sagilmasi

h(vy + vir) —— Anti-Stokes sagilmasi

ile ifade edilir. Stokes ve anti Stokes sa¢ilmalari Raman sagilmalari olarak bilinmektedir.

Sekil 3.6 ve sekil 3.7 de enerji degisiminin gdsterimi verilmistir [55].

K>
A
i ‘ A
O S B L LT _' ___________ - Titresime ait seviye
Ex
Rayleigh Anti-Stokes Stokes
Sagilmasi Sacilmasi Sacilmast

Sekil 3.7. Rayleigh, Anti-Stokes ve Stokes sagilmalar1 i¢in elektronik gegisler (Gelen foton
enerjileri sag taraftaki oklarla gosterilmistir)
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7/ :
Rayleigh Sagilmasi T Sacilan siddet

Anti-Stokes Raman T —

,AA AA

Dalga sayisi (cm- 1) y
Vo + Vtit Yo Vo — Vtie

Sekil 3.8. Rayleigh, Stokes ve Anti-Stokes Raman piklerini gosteren bir Raman
spektrumunun bir 6rnegi (vo’dan ayrilma molekiiliin titresim frekansini verir)

Taban durumda daha fazla molekiil oldugundan Stokes ¢izgileri anti-Stokes ¢izgilerinden

daha kuvvetlidir [55].

Klasik olarak agiklama;

Numune yiizeyine v, frekanshi elektromanyetik dalga gonderildiginde elektromanyetik
dalganin elektrik alani ile molekiiliin pozitif ve negatif yiikleri etkilesecektir. Dipol
momenti olmayan molekiiliin, bir alan sayesinde (+) ve (-) ytikleri biribirinden ayrilarak
dipol momenti olusur. Eger dipol moment varsa bu dipol moment uygulanan elektrik alan

etkisiyle degisir [55].

Bu etkilesim;
i=aE (3.28)

ile verilir. Burada p indiiklenmis dipol moment, a kutuplanma yatkinligidir. Kutuplanma

yatkinlig1 Taylor serisiyle agilirsa;

@ = ap+ Go+3 oo + - (3.29)
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ae molekiiliin denge konumunda kutuplanabilirligi, Q = r — 7, olarak verilip titresim
koordinatidir. r degeri ise verilen bir anda ¢ekirdekler arasi1 uzakliktir.

Molekiil v;;; frekansiyla titresiyorsa Q’nun kendisi zaman fonksiyonu olmalidir.
Q = Q, sin(2mv;t) (3.30)
3.29 denkleminde ilk iki terim alinip 3.30 de kullanilirsa,

d :
a=a,+ (£)0Q0 sin(2mv,;t) (3.31)

denklemi elde edilir. Bu ifade 3.28 denkleminde yerine yazililip, E = Eysin(2mv,yt)

alinirsa,

u = Eya, sin(2rv,t) + EO(Z—Z)OQO[sin(vaot) .Sin(2mvg;t)] (3.32)
Bu ifade trigonometri kullanilip tekrar diizenlenirse,

U = Eya, sin(2mvyt) + %EOQO(Z—Z)O[COSZH(vtit — Vo)t — cos2m (v + vo)t] (3.33)

ifadesi elde edilir.

Burada ilk terim Rayleigh sagilmasi, ikinci terim Stokes sagilmasi ve son terim anti-Stokes
sacilmasidir. Molekiiliin titresimi sirasinda o degeri degisiyorsa bu titresim Raman

spektroskopisinde gozlenebilmektedir. Buna Raman aktiflik sart1 adi verilmektedir [55].
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Hg lamba filtresi

ddénen bir prizma

—/

silindirik civa yarik
lambasi

Sekil 3.9. ik yapilan Raman spektrometresi

Giliniimiizde Raman spektrometresinde uyarici kaynak olarak lazer kullanmildi. Lazerler,
ayarlanabilir oldugundan birden fazla 1s1n1m vermektedir. Ornegin He-Ne lazer, 623,8 nm

dalga boyunda Ar* lazer, 514,5 nm veya 488 nm dalga boyunda radyasyon verir [55].
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4. BULGULAR VE TARTISMALAR

4.1. Giris

Bu tez calismasinda, ¢- [0001], r- [1102] ve m- [1100] yénelimli safir (c-Al203) alttasglar
iizerine Mist-CVD yéntemiyle ZnO ince filmler iiretildi. Uretilen bu ince filmlerin XRD,
AFM ve SEM yontemleriyle yapisal ozellikleri incelendi. XRD verilerinden Orgii
parametreleri ve pargacik boyutu hesaplanmistir. Biiyiitiilen numunelerin dortlii kare
kontak Van der Pauw kontak semasi, tasiyict mobilitesi, 6zdirengleri, tastyict yogunluklari
hesaplanarak, elektriksel oOzellikleri incelendi. Ayrica Raman sacilimi yontemiyle

numunelerin bazi yapisal 6zellikleri de incelendi.

4.2. Ince Filmlerin Yapisal Ozellikleri

4.2.1. X-151m kirimmmi (XRD) él¢iimleri

Mist-CVD yéntemiyle ¢- [0001], r- [1102] ve m- [1100] yonelimli safir alttaslar {izerine
biiyiitiilen ZnO ince filmlerin X- 1gin1 kiriim analizleri yapildi. Dalga boyu (4) 0,154 nm
olan Cu-Kal x-151m1 kaynagi kullanildi. Numunelerin XRD analizleri sekil 4.1, 4.2 ve

4.3’te verilmistir.
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Sekil 4.1. r- yonelimli safir alttas tizerine biiyiitiilen ZnO ince filmlerin ait XRD 6l¢timleri

— ZnO/m-AI203

AlO, (03-30)

100000 i~

10000 -

Siddet (k.b)

1000

Zn0O(10-12)

100

20 30 40 50 60 70
»-20(derece)

Sekil 4.2. m- yonelimli safir alttas tizerine biiyiitiilen ZnO filmlerin XRD 6lgtimleri
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Sekil 4.3. c- yonelimli safir alttas iizerine biiyiitiilen ZnO ince filmlerin XRD o6lgtimleri

Sekil 4.1, 4.2 ve 4.3’e bakildiginda ZnO kristaline ait (0002), (1012) ve (1120) kirmim
pikleri tespit edilmistir. ZnO’in karakteristik 6zelligi olan (0002) piki c-yonelimli
numunede gozlemlenip yalniz r- ve m- yonelimli numunelerde gézlemlenilemedi. Bu XRD
analizlerine gore tiim filmlerde kristal bir yapi olustugu gozlemlendi. Bu nedenle

biiyiitiilen tiim ZnO ince filmlerin hekzagonal yapiya sahip oldugu sonucuna varildi.
4.2.2. Orgii parametrelerinin hesabi
X- 1511 kirmim desenlerinden, parcacik boyutu diizlemler arasi uzaklik, 6rgii parametreleri

gibi  hesaplamalar yapilabilir. Bir Onceki boliimde verilen oOrgli parametre

formiilasyonlarina gore hesaplamalar gerceklestirildi.
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Cizelge 4.1. RF138, RF139 ve RF140 kodlu numunelerin HWHM, parg¢acik boyutu, orgii

sabiti
Numune ismi HWHM Pargactk  boyutu | Orgii sabiti ¢ (nm) | Orgii sabiti a
(Derece) (nm) (nm)
RF138 (r-Al,03/Zn0O) 0,2165 37,4 0,3321
RF139 (m-Al,03/Zn0) 0,1474 54,3
RF140 (c-Al,03/Zn0O) 0,1123 75,8 0,5352
Teorik 0,5210 0,3250

Cizelge 4.1’ye gore hesaplanan o6rgii sabitleri (a ve ¢ degerleri) ZnO’nun teorik olarak

hesaplanan a ve ¢ degerleriyle uyumludur.

Parcacik biiyiikliikleri kiyaslandiginda parcacik boyutu en kii¢iik olan numune r yonelimli

numuneye aittir. ¢ yonelimli numunenin parcacik biiyiikliigii ise en biiyiiktiir.
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4.2.3. Atomik kuvvet mikroskobu dl¢iimleri

r-, m- ve c- yonelimli safir alttas lizerine biiyiitiilen ince filmler, sekil 4.1°’de gibi AFM
cihazi kullanilarak iki boyutlu (2D) ylizey goriintiilerinin gdsterimi bulunmaktadir.
Filmlerin ortalama yiizey puriizliligi degeri (Roughness Average) Ra birimi ile ifade
edilir. Yiizey piirtizliligiiniin karekok ortalama degeri ise Root Mean Square ya da RMS
Roughness (Rq/RMS/Rs) dir. Olgiimlerimizde biiyiitiilen filmlerin yiizey piiriizliiliikleri

RMS degeri ile goriilmektedir. 10um X 10um alan iizerinden 6l¢iim alindi.

859 nm

Resim 4.1. a) RF138, b) RF139, c) RF140 ZnO ince filmlerinin AFM goriintiileri

Sekil 4.1’deki AFM goriintiileri incelendiginde yilizeydeki parcaciklarin homojen olarak

dagildig1 gozlemlendi. Yiizeyde piramit seklinde pargaciklar gézlemlenmistir.
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Resim 4.2. a) RF138, b) RF139 ve ¢) RF140 ZnO numunelerine ait AFM o&l¢liimii ve kesit
gosterimi

10 wm alan tzerinden ol¢iim yapilmig olup, c- yonelimli numuneye ait en yiiksek ZnO
parcacik ytiksekligi yaklasik 0,6 pm, m- yonelimli numuneye ait en yliksek ZnO pargacik
yiiksekligi yaklasik 0,25 pm ve r- yonelime ait en yiiksek ZnO pargacik yiiksekligi
yaklasik 0,4 um dir.
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Cizelge 4.2. RF138, RF139 ve RF140 kodlu ZnO ince filmlerin
ptirtizliiliik (RMS) degerleri

Numune RMS (nm)
RF138 73,26
RF139 56,86
RF140 45,06

Cizelge 4.2°e bakildiginda yiizeydeki piirtizliilik degeri en az (45,06 nm) c- yonelimli
numuneye ait olurken en piiriizlii yiizey (73,26) r- yonelimli numuneye aittir. c- yonelimli
numunenin piiriizlillik orani en az oldugundan daha diizgiin yiizeye sahip oldugu yorumu

yapilabilir.

4.2.4, Taramah elektron mikroskobu (SEM) olciimleri

Resim 4.3. RF138 ZnO numunesine ait SEM goriintiileri
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500nm

2 pm,

Resim 4.5. RF140 ZnO numunesine ait SEM goriintiileri




47

SEM goriintiileri incelendiginde sirasiyla r-, m- ve c- yiizli Al20s3 alttaglar iizerine
biiyiitillen ZnO yapilarina ait SEM goriintiileri goriilmektedir. Sekil 4.4 ve sekil 4.5 ile
verilen SEM goriintiilerinde ylizeyde biiyiiyen ZnO yapilarin belli bir yon boyunca
bliytiidiigii gortildii. Tim filmlerin yiizeylerinin dolu oldugu gozlemlendi. Pargaciklar tim
ylizeye orantilt sekilde (diizgiin) dagilmistir. SEM sonuglarinin XRD analizleriyle uyumlu
oldugu dogrulandi. Biiylitme neticesinde siirekli yapida bir ZnO filmlerin olustugu

gbzlemlendi.

4.2.5. Raman ol¢iimleri

Al;O3 alttag c- [0001], r- [1102] ve m- [1100] yonelimli safir alttaglar tizerine
biiyiittiiglimiiz numuneler tizerinden Raman 6l¢timleri alindi. Hem Al203 hem de ZnO ince
filmler benzer kristal yapilara sahip oldugundan Raman sonuglar karsilastirildiginda safir
alttag ile ZnO kristali benzer titresimler gosterdi. Al203 kalinligi ZnO ince filmlere goére
¢ok daha kalin oldugundan Raman pikleri daha siddetli oldugu goriildii. ZnO kristali alttag
tizerine daha ince tabaka halinde biriktiginden pikleri Al2O3’e gore daha zayiftir. Sekil 4.4

ile kullanilan Al203 alttasa ait Raman spektrumu goriilmektedir.

1400 — - C-A|203

1200 417
1000 -
<
% i 752
S 800 |-
9
U N

578
600
- 51
40
400 119 38
200 I | I | I | I
200 400 600 800
Raman kaymasi (cm™)
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Sekil 4.4. Saf safir (Al203) alttasin Raman spektrumlari
119 cm™?, 380 cm™, 405 cm™, 417 cm™, 431 cm?, 451 cm™, 578 cm™, 752 cm™ olmak

tizere sekiz titresim modu vardir.

3000

N — ZnO/r-AI203

2500 - 416

2000

Siddet (k.b.)
5
3

1000

500

0 1 I 1 I 1 I 1
200 400 600 800

Raman kaymasi (cm™?)

Sekil 4.5. ZnO/r-Al203 yapisina ait Raman spektrumu

Sekil 4.5 ile r yonelimli Al20s3 iizerine biiyiitilen ZnO ince filme ait Raman Ol¢liim
sonucuna bakildiginda, ZnO’a ait 645 cm™ bir tane titresim modu goriildii. Yiizeyde E2(H)
moduna karsilik gelen 438 cm™ piki gériilmemistir. Bu pikin goriilmemesinin nedeni ¢ok
siddetli Al203 pikinin ZnO’ya ait piki baskilamasindandir. Ayrica ZnO kristallerin
tamamen kristalize olmadig1 sonucuna varilabilir. Bu numuneye ait piklerin zayif oldugu

goriildil.
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Sekil 4.6. ZnO/m- Al203 yapisina ait Raman spektrumu

Sekil 4.6 ile m- yonelimli Al203 alttag {izerine biiyiitillen ZnO ince filme ait Raman
spektrumu goriilmektedir. ZnO’ya ait 484 cm™, 612 cm™, 640 cm™ ve 707 cm™? dort

titresim modu goriildii.

150 cm? titresim modu literatiirde Zn(OH)2 yapust ile iliskilendirilmektedir [46]. Ayrica bu
calismada yiiksek sicaklik tavlamalarinda dahi Zn(OH)2 yapisinin varligi goriildii. Raman
sektrumunda 484 cm™? piki goriilmiis olup ZnO kristalinin 2LA titresimine karsilik
gelmektedir. Bu numuneye ait 484 cm™ titresimi r- yonelimine ait numuneye gore daha

genis oldugu goriildii.



50

2000

—— ZnO/c-AlQ,

1500 278

Siddet (k.b.)
5
3

500

1 I 1 I 1 I 1
200 400 600 800

Raman kaymasi (cm™)

Sekil 4.7. ZnO/c- Al203 yapisina ait Raman spektrumu

Sekil 4.7 ile c- yonelimli Al203 safir alttaglar iizerine biiylitillen ZnO’a ait Raman

spektrumu goriilmektedir. Diger filmlere gore daha kaliteli yapidadir.

ZnO’a ait 278cm™, 376 cm™?, 434 cm™ ¢ titresim piki goriilmiistiir.
434 cm? piki 415 cm™ pikinden belirgin sekilde ayrilmistir. Bu ayrim diger numunelerde
belirgin degildir. Bu sonuca gore c- Al203 iizerine biiyiitiillen ZnO kristallerin daha ¢ok

kristalize oldugu sdylenebilir. Ne kadar ¢ok titresim olmussa ZnO baglar1 daha kuvvetlidir

Raman sonuglar1 bize yiizeyde ZnO kristalinin varhigint dogrulamaktadir. Fakat pik
siddetlerinin ¢ok giiclii olmadigini bu da ZnO’nun iyi kristalize olmadigin1 gdsteriyor.
Yine digerlerinden en kaliteli ve iyi kristallige sahip c- yonelimli Al2Os3 alttag iizerine

bliyiitiilen ZnO numunesine aittir.
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4.3. ZnO ince Filmlerin Elektriksel Ozellikleri

4.3.1. Giris

Bu kisimda biiyiitiilen ZnO ince filmlerin Van der Pauw’un dortlii kare kontak yontemiyle

tastyic1 yogunlugu, Hall hareketliligi, 6zdireng degerleri 6l¢iildii.

4.3.2. Ozdirenc 6lciimleri

r- Al203/Zn0O, m- Al203/Zn0 ve c- Al203/Zn0 yapilarinin 6zdireng ve Hall dl¢timleri, Hall
etkisi Ol¢iim sisteminde sabit 0,4 T manyetik alan altinda ve oda sicakliginda

gergeklestirilmistir.

Cizelge 4.3. RF138, RF139 ve RF140 kodlu numunelerin
Ozdireng Slglimleri

Numune ismi Ozdireng (p) (ohm)
RF138 (r- Al,03/Zn0) 2,3x10°
RF139 ( m- Al,05/ZnO) 6,3x10°
RF140 (c- Al,03/Zn0) 8,23x10°

Ozdireng degerlerine bakildiginda ii¢ numune igin de dzdireng degerleri birbirinden farkli
oldugu goriilmektedir. c- ve m- yonelimli numunelerin 6zdireng degerleri birbirinden farkli

¢cikmugtir. r- yonelimli numunenin 6zdireng degeri oldukea diisiiktiir.
4.3.3. Hall ol¢iimleri
Hall etkisi olgtimleri 0,4 T manyetik alan altinda alindi. ZnO/r- Al203, ZnO/m- Al203 ve

ZnO/c- Al203 ti¢ numune igin Hall etkisi 6l¢limlii sonuglarina gore tasiyict yogunlugu ve

Hall hareketliligi kisaca tartisildi.
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Kontaklar, sirasiyla 5nm ve 300nm kalinliga sahip titanyum ve altinin 200 °C sicakliginda
2 dakika boyunca tavlandirilmasi ile hazirlandi. Numunelerin koselerinde metal
kontaklarin tizerine indiyum eritilerek koselerden kontak alindi. Sekil 4.8’de numune
kosesinden alinmis kontak goriilmektedir. Belli bir sicaklikta indiyumlarin eriyerek metal

kontaklar {izerine yapismasi saglandi. Her numune i¢in Van der Pauw kare kontak

metoduna gore yerlestirilip 6l¢lim alindu.

G LRGRESEARCH.ORG LRGRESEARCH.OR!
H.OR_G LﬁGRESEARCH.ORG LRGR!

- . .

Resim 4.6. Numunenin koselerinden alinan Van der Pauw kontak yapisi. Numune seffaf
oldugu i¢in arkadan yapistirma goriilmektedir.

Hall etkisi Ol¢limlerine gore r-, m- ve c- yonelimli numunelerin tasiyict yogunluklar
sirastyla, 2,04x10* cm?, 2,34x10'* cm? ve 2,85x10* cm™ olarak hesaplandi. r- ve m-
yonelimli numunelere ait tastyict yogunluklari birbirine yakin c¢ikmakla beraber c-

yonelimli numunenin tastyict yogunlugu bu numunelerden farkli ¢ikmustir.
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r-, m- ve c- yonelimli alttaslar tizerine biiyiitiillen ZnO ince filmlerin Hall hareketlilikleri
sirasiyla, 20,9 cm?/V.s, -7,4 cm?/V.s ve -4,0 cm?/V.s olarak olgiilmiistiir. Hall hareketlilik
degerlerinde goriilen (-) ve (+) degerler, ZnO ince filmlerin sirasiyla n-tipi ve p-tipi
yariiletken davranig sergiledigini gostermistir. Hall hareketlilikleri i¢ numune iginde
birbirinden farkli ¢ikmuistir. En diisiik hareketlilik c- yonelimli numuneye ait iken en
yiiksek hareketlilik ise r- yonelimli numuneye aittir. Biiylime gergeklesen r- yonelimli attas
tizerine biiyiliyen kristalde daha yiiksek hareketlilik elde edilirken hekzagonal biiyiimelerde

gorece daha diisiik hareketlilik gozlemlenmistir.

Cizelge 4.4. RF138, RF139 ve RF140 kodlu numunelerin 6zdireng, tasiyict yogunlugu ve

Hall hareketliligi
Numune ismi Ozdireng Tasiyic1 yogunlugu Hall hareketliligi
() ohm (cm?) (cm?/V.s)
RF138 (r- Al,03/Zn0O) | 2,30x10° 2,041x10% 20,913
RF139 (m- Al,03/Zn0O) | 6,03x10° 2,344x10% -7,459
RF140 (c- Al,03/Zn0O) | 8,23x10° 2,851x10%? -4,009

Hall 6l¢timleri alinan ZnO/r-Al20s numunesi p-tipi 6zellik gostermistir. Normalde ZnO
yapisi n-tipi davranig gosterir. Biiylitme sonrasi p-tipi 6zellik gostermesinin nedeni; ZnO
icinde bulunan asetat dehidrad grubundan kaynaklanmaktadir. C safsizligindan dolay1
numune p-tipi davranig sergiledigi diistiniilmektedir. Yiizeylere yapisan C safsizliklar
farkli oldugundan tasiyici yogunluklari da farkli olmustur. Tasiyict yogunlugu fazla olmasi

yiizeye daha fazla C atomlarinin baglandigi distiniilebilir [53].
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5. SONUC VE ONERILER

Bu tez ¢alismasinda sis-CVD (Mist-CVD) yontemiyle r-, m- ve c- yonelimli Al2O3 alttaglar
tizerine ZnO ince filmler biiyiitiildi. Biiyiitilen bu filmlerin yapisal, optik ve elektriksel

ozellikleri incelendi.

Filmlerin yapisal oOzelliklerini incelemek amaciyla XRD, AFM ve SEM goriintiileri
incelenerek XRD kirinim deseninden 6rgii parametreleri hesaplanmistir. XRD grafiklerine
gore tiim filmlerde kristal yap1 olustugu gozlemlenip ZnO kristalinin hekzagonal yapiya
sahip oldugu belirlendi. AFM goriintiilerinde ZnO kristallerinin yiizeye homojen olarak
dagildig1 tespit edilmistir. Yiizeyin piiriizliiliigli en az olan numune c- yonelimli numuneye
ait olup en fazla piiriizlii ylizey r- yonelimli numuneye aittir. Parcacik boyutu arttik¢a
ylizey puriizliligi artmaktadir. SEM goriintiileri ise XRD grafiklerini dogrular niteliktedir.
XRD kirmim deseni araciligiyla parcacik biiyiikliigli, ZnO’nun Orgli parametreleri
hesaplandi. Hesaplanan o6rgii parametreleri literatiirdeki ZnO’nun 6rgli parametreleriyle

uyumlu sonu¢ vermektedir.

Elektriksel 6zelliklerini incelemek icinse Hall olctimleri yapildi, yapisal 6zellik bilgisi
veren Raman 6l¢iimii yapilmistir. Hall hareketliligi, 6zdireng degerleri i¢ numune iginde
farklh ¢ikmistir. Bu degerlerin farkli ¢ikmasinin nedeni C atomlarinin her numune yiizeyine
farkli oranlarda yapismasiyla ilgili olabilir. Normalde ZnO n-tipi 6zellik gosterirken Hall
Olctimleri sonucunda p-tipi davranig sergilemistir. ZnO yapisinin i¢inde bulunan asetat
dihidrat (Zn(CH3CO2)2.2H2) tuzunun Kkarbon safsizligi saglayarak p-tipi ozellik
gostermesine sebep oldugu diisiiniilmektedir. Raman Ol¢lim sonuglart yilizeyde ZnO
yapisinin oldugunu dogrular niteliktedir. Al2O3 tabakasinin kalin ZnO tabakasinin ise ince
olmasindan dolay1 Al203 piklerinin ZnO piklerini baskilar niteliktedir. Bu nedenle ZnO
titresimleri gorece zayiftir. Ayrica, ZnO filmler iyi kristalize olmamis olabilir. Gelecekte
tavlama sicaklig1 degistirilerek, baska ZnO kaynaklar1 kullanilarak veya sicaklik degerleri
degistirilerek ZnO yapist daha detayli incelenebilir.
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